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具体的には本論文前半(第 2 章)において，まず局所的 2 準位モデルを用い，任意の入射周波数の場合
について異常サイズ依存項の問題を検討し次の結果を得た。
(1) 2 つのタイプの項，すなわち中間状態として 1 励起子状態のみ経由する項と，同じく 2 励起子状態を
経由する項の間で相殺が起乙り，異常サイズ依存項は残らない。
(2) パウリの排他律によって 2 原子励起状態の自由度が制限された分だけ相殺を免れ，単位体積あたりの











よる ABc-free 理論を非線形光学応答に拡張し， 一次元フレンケル励起子モデルについて， ミクロ
なサイズ領域における光学スペクトノレの計算を行った。本計算では(1)乙れらのスペクト Jレと，同じモデ
ノレの長波長近似による.{'(3)とを比較するととによって非局所的な効果と思われる両者の違いを，また(2)








第 1 部では，厳密に解けるモデルを用いて，非局所性を持つ系の 3 次非線形感受率のサイズ依存性と飽
和および相殺の問題を精密に考察し，諸項間の相殺が非常に重要な役割を果たすとと，それに伴ってサイ
ズ増大の飽和が物理的に納得のゆく形で得られる乙とを示した。また，サイズとともに励起子の並進エネ
ルギーによる 3 次非線形感受率の増大も存在する乙とを明らかにした。
第 2 部では，非局所的非線形応答の信号強度を計算するための理論的枠組みを，線形応答の場合につい
てすでに作られている非局所性論の拡張として，建設し，それを用いた数年計算 lとより，はじめて非線形
応答(ポンプ・プロープ分光)の非局所的計算に成功した。
以上のように，本研究は，従来の非線形光学に非局所性という新しい要素をもち乙み，それにともなう
重要な効果を，厳密に解けるモデルによって，信頼できる形で導出したものであり，博士論文としてp 十
分価値のあるものと認められる。
-591-
